合金表面における炭化水素系化学種の吸着・表面反応に関する理論的解析 by 庄 宇
合金表面における炭化水素系化学種の吸着・表面反
応に関する理論的解析
著者 庄 宇
発行年 2017
URL http://hdl.handle.net/10236/00027123
2017年度 修士論文要旨 
合金表面における炭化水素系化学種の吸着・表面反応 
に関する理論的解析 
関西学院大学大学院理工学研究科 
物理学専攻 小倉研究室 庄 宇 
水素エネルギー社会に向けて、水素製造の重要性が高まってきている。Ni 触媒は安価な
炭化水素原料の改質触媒として、水素製造において工業的に広く用いられているが、改質時
に炭素析出や硫黄中毒することにより、触媒活性が低下することが問題となっている。その
問題を解決するため、Ni に他の金属を加えた合金触媒を用いる合金化触媒を使用すること
が期待されている。しかし、合金化した触媒表面の吸着性能の予測は従来純金属表面性能変
化則の通りにしたら、うまく予測はできなく、合金化に関する吸着現象の解析が理論不足の
状態になっている。 
本研究では，水素製造過程に必要な耐久性の高い触媒開発に基づいて、合金触媒の吸着反
応機構の解明を目的とし、金属表面反応理論を補足する。我々は合金化による触媒の電子状
態の変化が炭化水素系吸着種にどのように影響するかについての系統的な理解を試みてき
た。 
具体的には、DFT 計算を行い、それぞれの反応エネルギーを見積もって、エネルギー変
化の法則を見つける。DFT計算には密度汎関数法計算ソフト CASTEPを用い、交換相関汎
関数は GGA-PBE を使用した。表面3層、真空層10Å の Ni(111)表面に遷移金属 Fe，Co，
Cu，Rhを入れ替えた表面構造を作成した。そして水素生産過程中に最も重要な炭化水素系
吸着種 C、H、COを合金触媒表面に置いて、構造最適化を行った。選択された遷移金属中
に、Fe，Co，Cuは Niと同じ周期で、同周期合金の表面性能変化傾向を解析し、そして Ni
と別周期であり、同じ dバンド電子数を持つ Rhも計算してみて、周期ごとの表面性能変化
傾向を解析した。 
Ni を含む周期表で位置が異なる
五つの遷移金属の合金触媒の表面吸
着性能を合わせて、合金表面に対す
る表面吸着性能変化を定量的に計算
できた。更に、吸着反応は金属表面
の性質だけに関わっているではな
く、吸着種の性質も緊密に関連する
ことが確認できた。最後にも、表面
吸着過程中理論に合わない、特異の
現象も研究した。 
図１.Ni-Fe合金表面の炭素原子の吸着エネルギー 
と添加金属 Fe含有率の線形関係 
